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論 文 内 容 要 旨
フェライト材料の結晶構造には、立方晶スピネル型、立方晶ガーネット型、および、六方晶系の構造がある。
本研究で注 目したMg系フェライトの結晶構造は、立方晶スピネル型に属する。Mg系フェライトが電子材料と
して実用化されたのは、1950年代のマイクロ波用フェライト部品が最初である。マイクロ波用フェライトでは、
結晶磁気異方性が小さく、均質な結晶組織をもっことが重要である。Mg系フェライトの結晶磁気異方性やヒ
ステリシス特性を制御するために、組成、添加物、製造方法の検討が多くなされてきた。Mg系フェライトは、
1975年頃にはブラウン管型のテレビやディスプレイに使用されている偏向ヨー クコアに採用され、多量に生
産されるようになった。当初は偏向ヨ・・一・クコアにはNiCuZnフェライトが使用されていたが、テレビの普及に伴
い、コストパフォーマンスに優れるMnMgZnフェライトに換わっていった。Mg系フェライトが他のソフトフェライト
に比べてコストパ フォーマンスに優 れるのは、Mg原料 による影響が強い。Mg系フェライトの原料となる
Mg(OH)2は、湖底の堆積物や海水から精製するため、原料価格も安い。
コストパフォーマンスに優れるMgZn系フェライトではあるが、現在は偏向ヨー クコア以外にはあまり普及し
ていない。これは、トランスやインダクタ、EMC部品に使用されているMnZnフェライトやNiCuZnフェライトに
比べ、MgZn系フェライトは磁化が小さいことが知られているため、あまり検討対象として採 り上げられていな
いことが実情ではないかと推察する。一方、実用化されているMnZnフェライトおよびNiCuZnフェライトは、必
ずしも磁化 が最も高い組成や状態で用いられている訳ではない。NiZnフェライトやNiCuZnフェライトは、化
学量論組成から僅かにFe203量が少ないところで、初透磁率 μiが高くなることが知られている。しかしながら、
インダクタやEMC部 品に使用されているNiCuZnフェライトは、初透磁率が高くなる組成だけでなく、Fe203
量が極めて少なく、M2+0が異相として存在する組成域までに及んでいる。異相を含んだ焼結体の性質を活
用することにより、NiCuZnフェライトでは温度や外部応力に対する依存性を小さくしたり、機械的性質を高め
たり、製品の使用状況に対応する性質を生み出している。MgZn系フェライトにおいても、化 学量論組成から
のずれと性質を把握すれば、他の実用展開も図れる可能性 はあると推察できる。
MgZn系フェライトにっいて組成や作製プロセスを検討し、新たな特性が見 出されれば、偏向ヨークコアに
おいてNiCuZnフェライトからMnMgZnフェライトに換わったように、他の実用展開も図れると予想する。Mg系
フェライトの磁気的損失の低減を図るために、組成および作製プロセスの最適化を行った。Mg系フェライトは
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過去にも特性の向上や 実用上の多様化が図られてきたが、更 に組成、添加物、作製プロセスの制御により
高性能化を目指すことが目的である。また、磁気特性の多くは基本組成や結晶構造と同様に焼 結体の結晶
粒組織や粒界構造と言った微細構造にも著しく影響されることから、Mg系フェライトにお いてより高度な微細
構造制御技術の確立、および、微細構造と磁気特性の関係の解 明も目標とした。更には、Mg系フェライトの
磁気的損失について、その発生機構を解明することも追究し、新規の実用展開を見極めることとした。
以上の背景からMgZn系フェライトの組成および作製プロセスが微細構造に及ぼす影響を確認し、本論文
はMg系フェライトの磁気特性と組成および微細構造の因果関係を解明した。開発したMnMgCuZnフェライト
のコアロスは、従来のMnMgZnフェライトの半分程度になり、NiCuZnフェライトと同等となった。また、Mg系フ
ェライトのコアロスおよび緩和現象の特徴は古典的な概念とは異なり、その発現機構は新たな概念が必要で
あることを提案した。以下に詳細な結果と考察を章立てごとに述べる。第1章 は序論であり、上記に述べたよ
うにMgZn系フェライトに注 目した背景と研究 目的を記載した。
第2章 では、MgZnフェライトの粒成長に及ぼす因子について、化学量論性、焼成中の雰囲気、および、微
量成分に注 目し検討した。MgZnフェライトの微細構造は、化学量論組成よりもFe203量が少ない組成にする
こと、もしくは、組成に関係なく低酸素濃度下で焼成することにより均一且つ微細になることが分かった。これ
は、MgZnフェライトの粒成長が抑制される条件では、異相(Mg,Fe,Zn)0が偏析しているためであり、コアロ
スは大きくなることも判明した。また、純度の低い工業原料を用いてMgZnフェライトを作製した場合、Si、Ca、
Pなどの不純物が、焼成 中に液相 となり異常粒成長を起こす原 因となることが分かった。MgZnフェライトでは、
高純度の工業原料を用いれば異常粒成長が発生せず、コアロスが小さくなることが分かったが、化学量論組
成からのずれや焼成雰囲気の検討からは、化学量論組成を大気中で焼成した材料が低損失化には有効で
あり、従来通りの結果となった。
第3章 では、低損失なMgZn系フェライトを得るために、CuO置換による微細構造の制御を検討した。工業
原料 中に含まれる不純物によって起きる異常粒成長は、MgZn系フェライトにCuO置換を行い、llOO℃以下
で焼結させることにより抑制できることが判明した。これによりMgZn系フェライトのコアロスを大幅に低減でき
ることも分かった。また、MgZn系フェライトのコアロスは、測定周波数120kHz以下の領域では、周波数に比
例する成分K,fと周波数の2乗 に比例する成分K,eに分離でき、CuO置換はK,fおよびK。Fの両方を低減
することが明らかになった。このコアロスの解析から、
古典的に電気抵抗の反比例の関係があると言われているK.eは、MgZn系フェライトの場合、成り立たないこ
とにも気付いた。微細構造の性質と見比べることにより、MgZn系フェライトのロス成分K。戸は電気抵抗と反比
例の関係にはなく、結晶粒子径および結晶粒子内の気孔濃度が小さくなるのに伴い減少することを見出した。
MgZn系フェライトのロス成分K評 は、微細構造の影響を受ける磁区構造や磁壁の移動 現象と関係があるも
のと予想する。
第4章 では、低損失化 が図れるMgCuZnフェライトの工業化を 目指し、乾式粉砕工法による影響を検討し
た。乾式粉砕後に水中撹拌処理を施さなかったフェライト材料は、硫酸カルシウムの偏析物 が結晶粒子 内に
存在することにより、コアロスが大きくなることが分かった。一方、水 中撹拌処理を施したフェライト焼結体は、
硫酸カルシウムの偏析物は粒界 に分布し、コアロスは低くなることが明らかになった。更に、フェライトの生成
過程と微量成分の挙動を調べることにより、MgCuZnフェライト用の工業原料中に含まれる微量成分Caお よ
びSは 、フェライトの仮焼 工程の際に硫酸カルシウムとなり、その副生成物はフェライト材料にPVA水溶液を
加 える造粒 工程により水和凝結を起こし、形態の大きな偏析物となる機構を明らかにした。乾式粉砕後に水
中撹拌処理を施さなかったフェライト材料は、フェライトの作製過程で生成した硫酸カルシウムの形態が大き
く、焼結時の粒界移動に追従できず に結晶粒子内中に偏析するものと推定した。一方、乾式粉砕後に水 中
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撹拌処理し・乾燥を施す方法は、工程中の硫酸カルシウムの形態を微細化し、焼結時の結晶粒子内への偏
析を防止する重要な手法であることを見出した。
第5章 では、粉砕条件の異なるMgZn系フェライトを用いて、噴霧乾燥用のスラリー 、顆粒、成形体、およ
び・焼結体の物性 について検討した。乾式粉砕粉は凝集しており、凝集粉体の密度が2.16Mg/mコと高く、粉
体が水 中においても分散され難いため、スラリー の塑性粘度も降伏値も、また、噴霧 乾燥後の顆粒の密度も
高くなることが分かった。更には、乾式粉砕粉から作製した顆粒は、加圧成形時にも顆粒の破壊が起き難く、
充填配列により密度が向上する。そのため、焼成後は顆粒痕が残り、顆粒間の大きな空隙が残り、焼結体密
度 が低下することも分かった。一方、湿式粉砕した材料では、凝集粉体の密度を乾式粉砕したものより高め
ても、スラリー 作製時に粉体が分散しやすいことが分かった。そのため、湿式粉砕した材料は、乾式粉砕した
材料よりも圧力に対する成形密度の上昇は小さいものの、焼結体の密度は高くなる傾 向にあることが判明し
た。
第6章 では・CuO置換したMgZn系フェライトで起きる緩和i現象について追究した。Fe203+Mn20,の合計
量が50mol%付近のMgZn系フェライトにCuOを置換した場合、lkHz～IMHzの周波数域で緩和現象が見ら
れることが分かった。また、MgCuZnフェライトでは、CuO置換量や化学量論性、および、焼成温度によって
緩和時間が変化することも明らかになった。1kHz～1MHzの周波数域で緩和現象が見られるMgCuZnフェラ
イトでは、緩和現象を起こす因子の活性化エネルギーは0.3～1.OeV程度であり、無 限大温度における緩和
時間は10-12～IO-i6secE!度であることを求めた。緩和現象の起きているMgCuZnフェライトの初透磁率を用
いて、Snoekの限界則から自然共鳴周波数を予想しても、その推測値と実測値は一致せず、推測値よりも実
際の 自然共鳴周波数は高くなることも判 明した。活性化エネルギーから電子の移動 が関与していると推定で
き、その電子の移動とCuOの置換による八面体サイトの歪みが、1kHz～IMHzの周波数域で結晶磁気異方
性を変化させているものと予想する。Fe203+Mn203の合計量が49mo1%以下の組成では、CuOを置換しても
緩和現象が観察できないことから、初透磁率の安定性 が求められるインダクタ製 品に適応できる組成範囲を
見出した。
第7章 では、樹脂モールドを施す実装部品に対応できる抗応力特性を持つMgCuZnフェライト材料の開
発を目指した。樹脂モールドによりフェライトコアへ加わる圧縮応力は40MPa程度であると推定した。圧縮応
力0～40MPaの範囲で初透磁率の変化が小さくするために、Fe20蓮を48.5mol%以下にし、MgOをNiOで
置換する方法があることを見出した。48.5mo1%以下のFe203量では、結晶磁気異方性 を小さくすることと、微
細な結晶粒子径 が得やすいことが、初透磁率の応力 に対する変化を抑制したものと推察する。また、Nioの
置換の効果は磁歪の変化が影響していると考察した。
以上より、Mg系フェライトの磁気損失が発生する機構および磁気損失を抑制する手法を見出した。特に、
MgZn系フェライトにCuOを置換することがコアロスの低減には有効であり、MgZn系フェライトのFe203量を
化学量論組成よりも減らすことで初透磁率の安定性が図れることの提案 が出来たと考えている。また、粉砕
方法や水を用いる工程は、粉体の凝集状態や不純物の偏析物 に影響を及ぼし、フェライト焼結体の微細構
造を制御するには重要な要素技術であることを示すことが出来たと考えている。更には、Mg系フェライトにお
ける磁気損失の機構を推測するのに当たり、コアロスの成分である渦電流損失や緩和現象 における磁化の
遅れと違う機構があることを示すことも出来たと考えている。
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論文審査結果の要旨
MgZn系フェライ トは・多様 な応用展開が期待 され る重要な電子材料である。本論文は、MgZn系フ
ェライ トの組成お よび作製プ ロセスが微細構造に及 ぼす影響 を検討 し、フェライ トの磁気特性 と組成、
微細構造 の関係 を解明 したもので、以下の8章 から構成されている。
第1章 は序論であ り、フェライ ト系材料の開発の歴史 と、電子材料 としての用途における諸物性、な
らびに材料プロセスにっいて概観 し、MgZn系フェライ トの開発指針ならびに本 目的達成のための手段
を明確に してい る。
第2章 では、MgZnフェライトの粒成長に及ぼす因子について、化学量論性、焼成 中の雰囲気、および、微量
成分にっいて検討し、MgZnフェライトの微細構造は、化学量論組成よりもFe20、量が少ない組成にすること、も
しくは、組成に関係なく低酸素濃度下で焼成することにより均一且つ微細になることを明らかにした。
第3章 では、低損失なMgZn系フェライトを得るために、CuO置換による微細構造の制御を検討した。工業原
料 中に含まれる不純物によって起きる異常粒成長は、MgZn系フェライトにCuO置 換を行い、1100℃以下で焼
結させることにより抑制できることを見出し、MgZn系フェライトのコアロスを大幅に低減できることを明らかにした。
また、MgZn系フェライトのコアロスの解析から、古典的に電気抵抗と反比例の関係 があると言われている周波数
比例成分は、MgZn系フェライトの場合、その関係が成立しないことを指摘している。
第4章 では、低損失化が図れるMgCuZnフェライトの工業化を目指し、乾式粉砕工法による影響を検討し、乾
式粉砕後に水中撹拌処理し、乾燥を施す方法が、工程 中の硫酸カルシウムの形態を微細化し、焼結時の結晶
粒子内への偏析を防止する重要な手法であることを見出した。
第5章 では、粉砕条件の異なるMgZn系フェライトを用いて、噴霧 乾燥用のスラリー 、顆粒、成形体、および、
焼結 体の物性について検討し、湿式粉砕した材料は、乾式粉砕した材料よりも圧力に対する成形密度の上昇
は小さいものの、焼結体の密度は高くなる傾向にあることを示した。
第6章 では、CuO置換したMgZn系フェライトで起きる緩和現象について追究し、MgZn系フェライトにCuO
を置換した場合、1kHz～1MHzの周波数域で緩和現象が見られることを明らかにした。また、初透磁率の安定
性が求められるインダクタ製品に適応できる組成範囲を見出した。
第7章 では、樹脂モールドを施す実装部品に対応できる抗応力特性を持っMgCuZnフェライト材料の開発を
行った。
第8章 は、本論文の総括である。
以上要す るに、本論文はMg系 フェライトの磁気損失が発生する機構および磁気損失を抑制する手法を見
出したもので、材料工学分野の発展に寄与す るところ大である。
よって,本 論文 は博士(工学)の学位論文 として合格 と認 める。
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